This Page Is Inserted by IFW Operations 
and is not a part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of 
the original documents submitted by the applicant. 

Defects in the images may include (but are not limited to): 

• BLACK BORDERS 

• TEXT CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

• FADED TEXT 

• ILLEGIBLE TEXT 

• SKEWED/SLANTED IMAGES 

• COLORED PHOTOS 

• BLACK OR VERY BLACK AND WHITE DARK PHOTOS 

• GRAY SCALE DOCUMENTS 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 



As rescanning documents will not correct images, 
please do not report the images to the 
Image Problem Mailbox. 



®- REPUBLIQUE FRANQAISE @ N° de publication : 



INSTITUT NATIONAL 
DE LA PROPRIETE INDUSTRIELLE 



PARIS 



2 821 858 
02 02781 

5t) |nt CI 7 : C 22 C 33/02, C 22 C 38/28, B 21 B 3/02, B 22 F 3/10 



(a n'utiliser que pour les 
commandes de reproduction) 

(21) N° d'enr gistrement national : 



© 



DEMANDE DE BREVET D'INVENTION 



A1 



(22) Date de depot : 05.03.02. 

© Priorite : 07.03.01 JP 01062913. 



© Date de mise a la disposition du public de la 
demande : 13.09.02 Bulletin 02/37. 

(56) Liste des documents cites dans le rapport de 
recherche preliminaire : Ce dernier n'a pas ete 
etabli a la date de publication de la demande. 

© References a d'autres documents nationaux 
apparentes : 



71) Demandeur(s) : JAPAN NUCLEAR CYCLE DEVELOP- 
MENT INSTITUTE — J P. 



Inventeur(s) : MIZUTA SYUNJI, UKAI SHIGEHARU, 
KOBAYASHI TOSHIMI, OKU DA TAKANARI et 
FUJIWARA MASAYUKI. 



@) Titulaire(s) : 



® 



Mandataire(s) : CABINET BONNET TH IRION. 



00 

in 

CO 
CM 

oo 

CM 



Gains brata 

ext4ri«ur(mm) P 8 ™ I"™) 

18,Q , 3. OO 



/•tn. I RWuction par 

® 1ST 5 " 

^ [Induction pw 



PROCEDE POUR LA PRODUCTION D'UNE GAINE EN FERRO-ALLIAGE FERRITIQUE CONSOLIDE AVEC 
UNE DISPERSION D'OXYDE ET CONTENANT DU CHROME. 

(.'invention concerne un precede pour la production 
d'une gaine en ferro-alliage ferritique consolide avec une 
dispersion d'oxyde et contenant du chrome. 

II comprend la fabrication d'une gaine brute par frittage 
mixte d'une poudre metallique et d'une poudre d'oxyde et la 
repetition d'etapes de laminage k froid et de recuit trois ou 
plus de trois fois, chacun des laminages & froid etant effec- 
tue a une reduction par laminage 6gale ou superieure a 30 
%, le recuit au cours du laminage etant effectue" a une tem- 
perature inferieure a 1 100'C et le recuit final etant effectue" 
ci une temperature egale ou superieure k 1100*C. 

Application: Production d'une gaine amelioree utilisee 
dans des conditions d'irradiation par des neutrons. 
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La prgsente invention a pour objet un procede 
pour la production d'un materiau thermoresistant et, 
part i cull erement, un procede pour la production d'un tube 
en ferro-alliage ferritique consolide par une dispersion 
d'oxyde et contenant du chrome, destine a itre utilise a 
une haute temperature dans un environnement dans lequel se 
produit une irradiation par des neutrons. 

Comme element de coeur d'un reacteur 
surregenerateur destine a etre utilise dans des reacteurs 
nucleaires de production d'energie, le materiau utilise 
classiquement jusqu'a present consistait en un acier 
inoxydable austenitique, tel que le SUS316 et les aciers 
ameliores en derivant . Cependant, bien qu'un acier 
inoxydable austenitique presente une resistance superieure 
a haute temperature, il n'est pas parfaitement satisfaisant 
comme element de coeur pratique d'un reacteur surregenera- 
teur car il presente des limitations de resistance au 
bombement et de resistance au fluage dans des conditions 
d' irradiation avec des neutrons rapides dans la plage de . 
temperatures de 400 a 700°C. A 1 'oppose de 1 -acier 
inoxydable austenitique, un acier inoxydable ferritique ou 
un ferro-alliage ferritique riche en chrome presente une 
excellente resistance a la degradation dans des conditions 
d' irradiation avec des neutrons rapides, mais est inferieur 
en termes de resistance au fluage a haute temperature ou de 
resistance mecanique a haute temperature. En consequence, 
l'elaboration d'un ferro-alliage ferritique riche en chrome 
consolide avec une dispersion d'oxyde, dont la resistance 
mecanique a haute temperature est amelioree en dispersant 
de fines particules d'oxyde dans la matrice, est en cours 
et, en particulier, son application a une gaine de 
combustible est etudiee. En outre, comparativement a un 
acide inoxydable austenitique, un acide inoxydable 
ferritique ou un ferro-alliage ferritique est avantageux 
car il presente un faible coefficient de dilatation 
thermique et une conductivity thermique avantageuse et, si 
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sa resistance mecanique a haute temperature pouvait etre 
amelioree, il serait possible d'escompter son utilisation 
comme materiau thermoresistant destine a etre utilise dans 
des elements a haute temperature dans les systemes de 
5 production d 1 energie thermique . 

Comme f erro-alliages ferritiques riches en chrome 
decrits ci-dessus, il a ete propose, par exemple, ceux 
contenant 11 a 15 % en poids de Cr, par exemple (a) un 
alliage Fe-14 % Cr-1 % Ti-0,3 % Mo-0,25 % Y 2 0 3 (alliage 

10 MA957 : brevet des Etats-Unis d'Amerique n° 4 075 010) et 
(b) un alliage Fe-13 % Cr-3 % (Mo + W)-0,5 % Ti-0,1 % 
C-0,35 % Y 2 6 3 (dernande de brevet du Royaume-Uni GB 
2 219 004A) . Ces alliages sont des f erro-alliages auxquels 
a ete ajoute du Cr comme constituant indispensable pour 

15 conferer une resistance a la corrosion ou une resistance a 
l'oxydation a 1' alliage, conjointement avec du Mo ou W pour 
garantir une resistance mecanique aux hautes. temperatures, 
et contenant du Ti conjointement avec Y 2 0 3 comme oxyde. Le 
Ti ajoute reagit avec Y 2 0 3 et agit en dispersant finement 

20 les particules d 1 oxyde dans la matrice . 

La raison pour laquelle la resistance au fluage a 
haute temperature ou la resistance mecanique a haute 
temperature peut etre accrue en dispersant finement un 
oxyde consiste en le fait que les particules d 1 oxyde 

2 5 finement dispersees continent etroitement la migration des 

dislocations et les limites des grains qui sont engendrees 
au cours d'une deformation. En general, l ! effet des 
particules finement dispersees est plus grand avec une plus 
grande quantite des particules et, pour la mime quant ite, 

3 0 I'effet est plus grand avec des particules de plus petits 

diametres, et avec des particules dispersees plus 
uniformement. Cependant, la presence de particules fines 
augmente la resistance a la deformation et entrave la 
capacite de deformation lorsque les gaines et elements 
3 5 similaires sont fagonnes, ce qui a ainsi pour resultat la 
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diminution de l 1 aptitude au fa?onnage et de 1 1 adoucissement 
lors du recuit du materiau consolide. 

Dans le cas de la production d'une gaine de 
combustible pour un reacteur nucleaire, une poudre 
5 d' alliage et une poudre d'oxyde sont soumises a une 
operation appelee alliage mecanique en les broyant et 
melangeant suffisamment au moyen d*un broyeur a billes pour 
produire un alliage du type dispersion d r oxyde, et sont 
logees hermetiquement , par exemple, a l'interieur d'une 

10 capsule de forme cylindrique constitute d'acier doux. Puis, 
par extrusion k chaud, le melange de poudres alliees 
mecaniquement est solidifie et transforme en une gaine 
brute. La gaine brute resultante est ensuite laminee a 
froid en un produit consistant en une gaine ayant une 

15 dimension predeterminee en utilisant une machine de 
laminage Pilger du type a deux cylindres ou une machine de 
laminage HPTR du type a trois cylindres. Dans le cas d'une 
gaine de combustible dans laquelle une stricte precision 
dimensionnelle est requise, un laminage a froid avec un 

2 0 haut degre de precision de travail doit etre effectue pour 

obtenir une gaine a paroi mince, de petit diametre. 

Cependant, dans le cas d'un alliage dans lequel 
sont dispersees des particules fines d'oxyde, une structure 
fibreuse s 1 etendant le long de la direction de travail sous 
25 I 1 action du laminage a froid intense persiste fortement 
apres le recuit et il en resulte une gaine d 1 alliage 
presentant une grande resistance a une tension dans la 
direction longitudinale, mais une resistance extremement 
faible a une tension appliquee dans une direction 

3 0 perpendiculaire a celle-ci. Puisqu'une gaine de combustible 

necessite une resistance au fluage contre une pression 
interne, une augmentation de resistance dans la direction 
du diametre ou dans la direction circonf erentielle de la 
gaine pose un grand pr obi erne a resoudre dans la production 
3 5 d'une gaine pratique. 
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D 1 autre part, on sait que, en effectuant 
suffisamment le traitement thermique apres le travail pour 
rendre grossiers les grains cristallins et etablir une 
structure recristallisee dans laquelle les grains sont 
5 d£velopp£s egalement dans la direction perpendiculaire a la 
direction de travail, la resistance dans la direction du 
diametre est proche de celle de la direction longitudinale 
et la resistance au fluage contre une pression interne est 
ainsi amelioree (Ukai, et al . , "Materia Japan 11 , Bulletin of 

10 The Japan Institute of Metals, volume 39 (n° 1) (2000), 
page 78). En outre, dans le brevet japonais mis a 
l'Inspection Publique n° 8-225891, il est decrit une 
invention comprenant 1 1 etablissement de la teneur en Y 2 0 3 
dans un f erro-alliage ferritique riche en chrome, du type 

15 " dispersion d'oxyde a une valeur egale ou inferieure 0,3 % 
et la limitation de la quantite excessive d'pxygene, ce qui 
permet de rendre grossiers les grains cristallins a une 
temperature egale ou inferieure a 1300°C. Dans les exemples 
de ce brevet mis a 1 1 Inspection Publique, un resultat 

20 obtenu par recuit a 12 00°C est presente . 

Cependant, dans la fabrication d'une gaine de 
combustible de dimensions pratiques en utilisant un ferro- 
alliage ferritique riche en chrome consolide par une 
dispersion d'oxyde, il a ete trouve qu'il n'est pas 

25 toujours aise d ! obtenir une gaine ayant une resistance au 
fluage suffisamment excellente contre une pression interne 
ou une resistance superieure a haute temperature dans la 
direction peripherique. En particulier, il a £te trouv£ 
que, lors d'une tentative pour obtenir un effet suffisant 

30 de consolidation avec une dispersion des oxydes en 
augmentant la quantite d'oxyde et en ameliorant sa 
dispersion, la difference de resistance entre la direction 
longitudinale et la direction peripherique augmente. En 
consequence, il est consider! qu ' une amelioration 

35 supplementaire des conditions de production est necessaire. 
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Un object if de la presente invention consiste a 
proposer une gaine de f erro-alliage ferritique consolide 
avec une dispersion d'oxyde, et coritenant du chrome, 
produite en effectuant de man i ere repetee un laminage et un 
recuit, un procede permettant de reduire 1 1 anisotropie de 
la resistance dans la direction longitudinale de laminage 
dans la direction peripherique perpendiculaire a celle-ci 
et d'augmenter ainsi le degre de resistance au fluage 
contre une pression interne. 

Les presents inyenteurs ont etudie les conditions 
de production d'une gaine de combustible pour des reacteurs 
nucleaires afin d'ameliorer les performances, en 
particulier d'ameliorer de maniere stable la resistance a 
haute temperature dans la direction peripherique de cette 
gaine en utilisant un f erro-alliage ferritique riche en 
chrome consolide avec une dispersion, contenant, en 
pourcentage en poids, 11 a 15 % de Cr, une quantity egale 
ou inferieure a 4 % de W et Mo au total, une quantite egale 
ou inferieure a 1 % de Ti, et du Y 2 0 3 . 

Tout d'abord, une gaine d f alliage a ete fabriquee 
en effectuant deux fois chacune des operations consistant 
en un laminage a froid a une reduction par laminage 
d' environ 50 % et un recuit a differentes temperatures sur 
une gaine brute obtenue par extrusion a chaud, et la 
resistance au fluage a ete etudiee dans la direction 
perpendiculaire a la direction longitudinale, c'est-a-dire 
dans la direction d 1 accroissement du diametre interieur de 
la gaine. En resultat, il a ete confirme que, en abaissant 
la temperature du premier recuit, c'est-a-dire du recuit 
intermediaire entre le premier laminage et le laminage 
suivant, et en elevant la temperature du second recuit, 
c'est-a-dire du recuit final, la tendance a !• apparition 
d'une resistance considerablement inferieure dans la 
direction perpendiculaire a la direction longitudinale peut 
etre amelioree pour obtenir une structure metallographique 
consistant en grains cristallins volumineux. 



2821858 

6 

En general, puisgue la deformation par fluage aux 
hautes temperatures est engendree par le glissement se 
produisant aux limites des grains, un materiau ayant une 
excellente resistance aux hautes temperatures peut etre 
5 obtenu en diminuant le nombre de limites de grains 
traversant la direction de la force appliquee. En 
consequence, il est emis l f hypothese qu'une structure 
metal lographique dans laquelle des grains cristallins plus 
volumineux se sont developpes donne un resultat plus 

10 avantageux egalement dans la direction peripherique de la 
gaine ayant une structure a grains fins. 

Puisque les gaines de combustible pratiques a des 
fins d 1 utilisation dans les reacteurs nucleaires sont a 
paroi mince et de petit diametre, les gaines brutes 

15 obtenues par extrusion a ch-aud doivent etre soumises deux 
ou trois fois, ou meme plus, a des operations repe tees de 
laminage a froid et de recuit intermediaire pour 
1 1 adoucissement , et aux operations finales de laminage a 
froid et de recuit. En consequence, la production de la 

20 gaine a ete effectuee en choisissant les conditions de 
recuit sur la base des conditions considerees comme etant 
favorables d'apres les experiences decrites ci-dessus 
effectuees en realisant deux fois un laminage a froid et un 
recuit. Cependant, il a ete trouve qu'il est impossible de 

25 trouver une gaine ayant une resistance au fluage 
suffisamment grande et stable contre une pression interne. 

Afin d'etablir la raison pour laquelle le 
resultat decrit ci-dessus a ete obtenu, la structure 
metal lographique de la section transversale parallele a la 

3 0 direction longitudinale a ete etudiee sur une gaine 
fabriquee en repetant trois ou plus de trois fois le 
laminage a froid et le recuit. En resultat, les faits 
suivants ont ete constates. 

En observant au microscope optique la structure 

3 5 metal lographique de la section transversale parallelement a 
la direction longitudinale de la gaine soumise au recuit, 
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guatre structures representees sur les figures 1A a ID ont 
ete habitue llement observees . La figure 1A represente un 
exemple frequemment rencontre dans le cas ou la temperature 
de recuit choisie est relativement basse et, bien que la 
5 durete de cette gaine soit reduite comparativement a l'etat 
obtenu apres travail, une quelconque difference comparati- 
vement a un produit obtenu apres travail est a peine 
observee au microscope optique. La gaine ayant cette 
structure presente une forte anisotropie de resistance et 

10 presente une resistance inf erieure au f luage contre une 
pression interne. La figure 1C represente un exemple obtenu 
dans le cas ou la temperature de recuit choisie est 
suf f isamment elevee, et une telle gaine ayant une structure 
consistant en grains grossiers presente, dans la plupart 

15 des cas, une faible anisotropie de resistance et une 
excellente resistance au fluage contre une pression interne 
aux hautes temperatures. 

Dans la structure d'une gaine obtenue par recuit 
apres laminage, de la maniere representee sur la figure IB, 

20 de grands grains cristallins correspondant probablement aux 
grains grossiers de la structure representee sur la figure 
1C sont parfois observes dans une structure fine. II s'agit 
d 1 un phenomene observe dans un processus de croissance 
heterogene des grains, qui se produit dans le cas ou la 

25 migration des limites des grains lors de la croissance des 
grains pendant la recristallisation est fortement confinee 
par des precipites fins. La structure representee sur la 
figure 1C, qui est suppos^e etre formee dans le cas oil la 
structure est totalement transf ormee en une structure 

3 0 consistant seulement en grains grossiers, montre que cette 
structure est une structure appelee structure a 
recristallisation secondaire. 

En general, 1 1 etat durci obtenu par travail a 
froid d'un metal donne une structure travaillee etiree le 

35 long de la direction de travail. Si cette structure est 
chauffee pour 1 1 adoucissement , il se produit un phenomene 
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de recristallisation tel qu'une reprise, une nucleation de 
recristallisation, une croissance et la formation d'une 
structure recristallisee, dans laquelle la migration et le 
rearrangement des deformations et dislocations engendrees 
5 au cours du travail se produisent. Ce processus de 
recristallisation. progressif petit etre detecte par une 
variation de proprietes mecaniques telles que la durete, et 
la modification de la structure metallographique peut etre 
observee au microscope optique. 

10 Cependant, dans le cas d r un alii age renfermant 

des particules fines dispersees, la migration des 
dislocations et des limites de grains est fortement 
entravee par les particules fines, et le processus de 
recristallisation decrit ci-dessus ne peut se produire 

15 aisement. En consequence, meme s ' il devait se produire un 
phenomene de recristallisation au sens habituel, la 
difference de structure par rapport a la structure 
travaillee ne peut etre differenciee par observation au 
microscope optique. Bien que la difference ne puisse etre 

2 0 constat^e par observation au microscope optique, la durete 

est reduite et la malleabilite est retablie a un etat 
permettant un travail supplement aire , et il est ainsi emis 
l'hypothese que la recristallisation a progresse. 

En elevant davantage la temperature, seuls des 
25 grains specifiques se developpent a partir de la structure 
fine, et ces grains empietent sur la structure fine 
environnante et se developpent sous forme de grains 
grossiers pour etablir totalement une structure a grains 
grossiers . 

3 0 Ce phenomene est connu de maniere general e sous 

le nom de recristallisation secondaire ou de croissance 
anormale des grains et, dans un alliage consolide avec une 
dispersion d'oxyde, la modification de structure ne peut 
etre detectee par observation au microscope optique jusqu'a 
3 5 ce que cet £tat soit atteint. 
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Ainsi, dans la presence invention, une telle 
recristallisation secondaire est designee simplement sous 
le nom de "recristallisation" ; la structure representee 
sur la figure 1C resultant de ce processus est designee 
sous le nom de "structure recristallisee" , et l'etat 
recristallise adouci avant la recristallisation secondaire, 
c'est-a-dire la structure dans l'etat represents sur la 
figure 1A connu de maniere generale sous le norn de 
recristallisation primaire, est appele "structure 
retablie" . 

Ainsi, la structure representee sur la figure IB 
doit etre designee sous le norn de "structure recristallisee 
partiellement" , t mais, comme dans le cas represents sur la 
figure 1A, cette structure a pour resultat une gaine ayant 
une grande anisotropie de resistance et une resistance 
inferieure au fluage contre une pression interne. 

Dans les structures observees, on rencontre 
parfois une telle structure comprenant une partie 
presentant une bande de deformation rSsiduelle voisine 
d'une partie telle qu'obtenue par travail et une partie 
restant a un etat proche de celui d'une structure retablie, 
ces deux types s'etendant sous une forme analogue a une 
bande de la maniere representee sur la figure ID. Cet etat 
ne peut etre aisement supprime meme en e levant la 
temperature de recuit. Dans une etude supplementaire de cet 
Stat, il a ete trouve qu'une structure a recristallisation 
grossiere se developpe lors du stade de recuit 
intermediaire, et cette structure est soumise a des Stapes 
successives de laminage a froid et de recuit final. II est 
emis l'hypothese que les grains grossiers avant le laminage 
subissent une extension et les parties correspondant a 
chacun des grains grossiers formes initialement presenters 
le meme comportement de persistance de deformation apres 
recuit, ou bien passent a l'etat retabli et restent dans 
cet Stat. Lors d'un travail apres la formation de la 
structure a grains grossiers, une deformation par 
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glissement intragranulaire se produit principal ement , ce 
qui rend impossible 1 1 accumulation suffisante de la 
deformation et ce qui entrave en outre la recristallisation 
habituelle. Ainsi, il est suppose que la recristallisation 
5 secondaire, qui est designee sous le nom de recristalli- 
sation dans la presente invention, est entravee. Une gaine 
ayant une telle structure presente une resistance 
inferieure au fluage contre une pression interne et 
presente une grande anisotropie de resistance. 

10 Dans le cas ou une telle structure recristallisee 

est etablie apres le recuit intermediaire, il peut se 
former une structure similaire a la structure recristal- 
lisee en effectuant en outre un laminage a froid et un 
recuit, mais une telle gaine tend a presenter une faible 

15 resistance et une grande anisotropie de resistance. 

Bien que des grains grossiers ne devraient pas 
etre formes par le premier laminage a froid et le premier 
recuit auxquels est soumise une gaine brute, une structure 
recristallisee peut. etre etablie en effectuant un autre 

2 0 recuit dans les memes conditions apres le laminage a froid 
suivant . En consequence, dans le cas ou un laminage a froid 
et un recuit intermediaire doivent etre effectues de 
maniere repetee, la temperature de recuit doit etre choisie 
avec une precision suffisante. Il est considere que cela 

2 5 est du a la coagulation et a la transformation des 

particules fines d'oxyde en grains grossiers se produisant 
lors d' operations repetees de laminage et de recuit, ce qui 
diminue l'effet d 1 entravement de la migration des 
dislocations et des limites de grains. 
30 D ' apres les resultats obtenus dans les etudes 

decrites ci-dessus, il a ete trouve que, dans le cas ou il 
apparait une structure recristallisee ou une structure 
recristallisee partiellement au stade du recuit 
intermediaire, la gaine result ante presente une faible 

3 5 resistance au fluage contre une pression interne meme si 

elle doit presenter une structure recristallisee apres les 
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operations finales de laminage a froid et de recuit . Cela 
signifie que, bien que le recuit effectue au cours du 
laminage doive etre effectue dans des conditions permettant 
de parvenir a un adoucissement suffisant, il ne doit pas se 
5 former de grains grossiers. 

Le recuit intermediaire est effectue af in de 
retablir 1' aptitude au travail d'un materiau lamine 
consolide. Cependant, de la maniere decrite ci-dessus, la 
temperature n'est de preference pas portee a une 

10 temperature elevee. Cependant, 1 'abaissement de la 
temperature de recuit conduit S un adoucissement 
insuffisant et rend difficile le travail de laminage dans 
l'etape suivante. Pour resoudre ce probleme, il a ete 
confirme que, afin de permettre un adoucissement suffisant 

15 raeme a des temperatures plus basses, il est important 
d'etablir le degre de travail lors du laminage a froid a 
une valeur aussi elevee que possible. 

Li 1 etude decrite ci-dessus a ete realisee 
principalement sur un f erro-alliage ferritique contenant 11 

2 0 a 15 % de Cr et environ 0,2 % de Y 2 0 3 mais, lors de 
1" etude des cas dans lesquels l'alliage contient une plus 
grande quantite de Cr, ou des cas dans lesquels les oxydes 
finement disperses sont des oxydes autres que Y 2 0 3 , des 
resultats similaires ont £t<§ obtenus . Cela signifie que, 

2 5 dans le cas de la production d'une gaine ayant une 

dimension desiree, en repetant les operations de laminage a 
froid et de recuit plusieurs fois sur un ferro-alliage 
ferritique contenant du chrome et renfermant un oxyde 
finement disperse avec pour but d'obtenir un materiau 

3 0 destine a etre utilise dans des applications impliquant une 

resistance a la chaleur, la temperature de recuit au cours 
du laminage, c'est-a-dire la temperature du recuit 
intermediaire, doit etre limit ee a une valeur inferieure a 
1100°C pour supprimer la formation d'une structure 
35 recristallisee de la maniere decrite ci-dessus, tout en 
etablissant la temperature du recuit final a une valeur 
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egale ou superieure a 1100°C pour le developpement d'une 
structure recristallisee consistant en grands grains 
cristallins. De cette maniere, 11 a ete trouve qu'il est 
possible d'obtenir de maniere stable une gaine d'alliage 
5 ayant une resistance suffisante non seulement dans la 
direction longitudinale de laminage, mais egalement dans la 
direction peripherique perpendiculaire a celle du laminage. 

Sur la. base des decouvertes decrites ci-dessus, 
la prcsente invention a ete realisee en confirmant en outre 

10 les conditions limites. L'objectif de la present e invention 
est le suivant . 

(1) Un procede pour la production d'une gaine en 
ferro-alliage ferritique consolide avec une dispersion 
d 1 oxyde et contenant du chrome, procede cotnprenant les 

15 etapes consistant : a fabriquer une gaine brute par un 
frittage mixte d'une poudre metallique et d'une poudre 
d 1 oxyde et, tout en produisant une gaine ayant la forme 
desiree en repetant des operations de laminage a froid et 
de recuit trois ou plus de trois fois au total, a effectuer 

20 chacune des operations de laminage a froid a une reduction 
par laminage egale ou superieure a 30 %, le recuit au cours 
du laminage a une temperature inferieure a 1100 °C / et le 
recuit final a une temperature egale ou superieure a 
1100°C. 

25 (2) Le procede pour la production d'une gaine en 

ferro-alliage ferritique consolide avec une dispersion 
d' oxyde et contenant du chrome, decrit dans le paragraphe 
(1) ci-dessus, dans lequel le ferro-alliage contient, en 
pourcentage en poids, 11 & 15 % de Cr, 0,1 a 1 % de Ti et 

30 0,15 a 0,35 % de Y 2 0 3 . 

(3) Le procede pour la production d'une gaine en 
ferro-alliage ferritique consolide avec une dispersion 
d 1 oxyde et contenant du chrome decrit dans le paragraphe 
(1) ci-dessus, dans lequel le ferro-alliage contient,' en 

35 pourcentage en poids, 11 a 15 % de Cr, 0,1 a 1 % de Ti, 0,1 
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a 4 % d'un des elements ou du total des deux elements 
consistant en W et Mo, et 0,15 a 0,35 I de Y 2 0 3 . 

D'autres caracteristiques et avantages ressorti- 
ront de la description d^taillee qui va suivre, faite en 
5 regard des dessins. annexes sur lesquels : 

les figures 1A a ID representent un exemple d'une 
structure microscopique en section transversale dans la 
direction de laminage d'une gaine obtenue par recuit apres 
laminage a f roid . 

10 La figure 2 est un dessin explicatif illustrant 

les etapes de laminage a froid et de recuit d'une gaine 
d'alliage conforme a un exemple de la presente invention. 

La figure 3 est un graphique represent ant les 
resultats obtenus dans un essai de rupture en fluage d'une 
15 gaine ayant une structure recristallisee ou d'une gaine 
ayant une structure retablie par deformation. 

Le procede de la presente invention est applique 
a la production d'une gaine en f erro-alliage ferritique 
consolide avec une dispersion d'oxyde. Afin de disperser 
20 uniformement les particules fines d'oxyde, une telle gaine 
d'alliage est produite en fabriquant tout d 1 abord une gaine 
brute par un frittage mixte d'une poudre metallique et 
d'une poudre d'oxyde, puis en repetant le laminage a froid 
et le recuit de la gaine brute pour obtenir une gaine 
25 produite sous la forme desiree. Dans le procede de 
fabrication, la gaine ayant le format desire est obtenue en 
soumettant la gaine brute a des operations r£petees de 
laminage a froid et de recuit trois ou plus de trois fois 
au total. Dans ce cas, la reduction par laminage pour 
chaque laminage a froid est egale ou superieure a 30 %, le 
recuit au cours du laminage est effectue a une temperature 
inferieure a 1100° C et le recuit final est effectue a une 
temperature egale ou superieure- a 1100°C. 

La gaine brute est produite, par exemple, en 
35 broyant et melangeant suffisamment une poudre metallique et 
une poudre d'oxyde ayant la composition predeterminee par 



30 
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un procede appele alliage mecanique en utilisant, par 
exemple, un broyeur a billes ou un appareil similaire. Puis 
la poudre resultante est logee hermetiquement a 1 1 interieur 
d'une capsule en acier doux ou un element similaire, et est 
5 - soumise a un f rittage monolithique par extrusion a chaud, 
ce qui donne une gaine brute destinee au travail par 
laminage a froid. Si necessaire, le produit resultant est 
soumis a un chauffage et un recuit pour obtenir une gaine 
brute qui est ensuite soumise a un laminage a froid. La 

10 fabrication jusqu'a cette etape peut etre effectuee par une 
technologie connue dans ce dqmaine. 

Pour le laminage a froid d'une gaine brute, on 
utilise de preference une machine de laminage Pilger ou une 
machine de laminage HPTR. Cela est du au fait que ces 

15 machines permettent un travail a un rapport de fagonnage 
eleve sur un materiau relativement dur par travail a froid 
ou a chaud . La reduction par laminage (reduction de 
surface) lors du laminage a froid doit etre egale ou 
superieure a 30 %. Dans ce cas, la reduction par laminage 

20 lors du laminage a froid designe la reduction totale par 
laminage obtenue en resultat du laminage de depart auquel 
est soumise la gaine brute ou en resultat de 1 1 etat adouci 
apres recuit de la gaine brute au recuit intermediaire ou 
final effectue pour 1 1 adouci ssement suivant ; en 

25 consequence, un laminage avec une reduction par laminage 
egale ou superieure a 30 % peut etre effectue en une seule 
passe, ou une pluralite de passes, c'est-a-dire en deux 
passes ou trois passes, pour parvenir & une reduction par 
laminage egale ou superieure a 30 % au total. 

3 0 Un laminage a froid a une reduction par laminage 

egale ou superieure a 30 % peut abaisser la temperature de 
chauffage du recuit d 1 adouci ssement au cours du laminage, 
c'est-a-dire du recuit intermediaire, et. peut en outre 
abaisser la temperature de chauffage pour I'obtention d'une 

35 structure recristallisee apres le laminage final. Afin de 
parvenir de maniere plus stable a l'effet d'abaissement de 
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la temperature de recuit, il est prefere d'effectuer le 
laminage a froid a une reduction par laminage. egale ou 
superieure a 40 % . 

Le recuit intermediaire au cours du travail par 
laminage est effectue a une temperature inferieure a 
1100°C. Si la temperature est egale ou superieure a 1100°C / 
il existe un risque de formation d'une structure 
recristallisee ou d'une structure recristallisee partielle 
et, en particulier dans le cas ou le laminage et le recuit 
d 1 adoucissement sont repetes, le risque decrit ci-dessus 
est accru. Cependant, si la temperature de chauff age pour 
le recuit est trop basse, 1» adoucissement devient 
insuffisant, et il devient difficile de parvenir a un 
laminage depassant une reduction par laminage de 30 %. En 
consequence, la temperature est de preference portee a une 
valeur egale ou superieure a 1000°C. 

Le recuit final doit etre effectue par un 
chauff age a une temperature egale ou superieure a 1100°C 
afin d'obtenir une structure recristallisee. A une 
temperature inferieure a 1100 °C, la structure recristal- 
lisee ne peut etre formee suf f isamment et il existe un 
risque d 1 impossibility de reduire 1 1 anisotropie de 
resistance. Cependant, un chauff age a une temperature 
superieure a 1250°C peut reduire 1 1 anisotropie de la 
resistance, et la resistance au fluage peut etre reduite ; 
en consequence, le chauff age est de preference effectue a 
une temperature comprise dans I'intervalle de 1150°C a 
1250°C. 

En ce qui concerne la duree du chauff age de 
chacune des etapes de recuit decrites ci-dessus, dans le 
cas d f un recuit d 1 adoucissement intermediaire ou du recuit 
final, l'objectif peut etre atteint suffisamment en 
maintenant la temperature pendant un temps egal ou 
superieur a 10 minutes ou pendant un temps d» environ deux 
heures . 
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L»es conditions de laminage et de recuit dans le 
procede de la presente invention sont particulierement 
efficaces dans le cas oft le laminage et le recuit 
intermediaire et le recuit final sont repetes trois.ou plus 
5 de trois fois au total. Dans le cas ou le laminage et le 
recuit sont effectues deux fois, une structure 
recristallisee apparaxt dif f icilement meme si la 
temperature choisie du recuit intermediaire est inferieure 
a 1100°C. Cependant, dans le cas d'une gaine de combustible 

10 a. paroi mince et de petit diametre, le laminage et le 
recuit doivent etre repetes trois ou plus de trois fois. Si 
le nombre de repetitions du laminage et du recuit est 
accru, la probability de formation de la structure 
recristallisee avant le laminage final augment e . 

15 La gaine conforme a la presente invention est 

produite a partir d'un f erro-alliage ferritique 
t he r mores is t ant contenant du chrome et consolide par 
dispersion d'un oxyde, matiere premiere qui est obtenue par 
un frittage mixte d^une poudre d'alliage et d f une poudre 

20 d 1 oxyde. Dans un tel f erro-alliage, du chrome est ajoute en 
une grande quantite pour garantir la resistance a la 
corrosion aux temperatures elevees, mais des conditions de 
production identiques a celles decrites ci-dessus peuvent 
etre appliquees a un f erro-alliage ferritique meme dans le 

25 cas ou sa teneur en chrome doit etre modifiee. Comme 
particules fines d'oxyde a disperser dans I'alliage, il est 
possible d ! utiliser des particules fines de MgO, Al 2 0 3/ 
MgAl 2 0 4 , Th0 2/ TiQ 2/ Y 2 0 3/ ZrQ 2# etc., dont il est possible 
d 1 a j outer un ou plusieurs types. Dans le cas de 

30 1 1 amelioration de la resistance aux temperatures de la 
gaine d'alliage par dispersion des particules fines de, 
n'importe quels types d ! oxydes, la mise en oeuvre du procede 
conforme a la presente invention a pour effet d'accroitre 
la resistance ou de reduire 1 1 anisotropic de resistance. 

35 Une gaine d'alliage pour laquelle 1 1 effet du 

procede de production conforme a la presente invention est 
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maximal est une gaine de f erro-alliage ferritique consolide 
par dispersion d'oxyde et contenant du chrome, qui contient 
(en pourcentage en poids) 11 a 15 % de Cr, 0,1 a 1 % de Ti 
et 0,15 a 0,35 % de Y 2 0 3 . L'alliage peut contenir, en plus 
des constituants decrits ci-dessus, d'autres constituants 
d'alliage qui sont couramment ajoutes a un f erro-alliage 
ferritique. 

Dans ce cas, si la teneur en Cr est inferieure 
11 %, la resistance a l'Oxydation et la resistance a la 
corrosion deviennent insuf f isantes et, si la teneur en Cr 
est superieure a 15 %, la f ragilisation de l'alliage due a 
1 • irradiation par des neutrons, tend a se produire plus 
aisement. En consequence, la teneur en Cr de l'alliage est 
de preference comprise dans 1 ' intervalle de 11 a 15 %. Le 
Ti agit en divisant finement les particules de l'oxyde tel 
que Y 2 0 3 on un oxyde simrlaire et est de preference ajoute 
en une quantite comprise dans 1 1 intervalle de 0,1 a 1 %. 
Une addition de Ti en une quantite inferieure a 0,1 % a peu 
d'effet, et l'effet n'est pas accru si 1' addition de Ti est 
superieure a 1 %. 

Le Y 2 0 3 est ajoute en une quantite de 0,15 a 
0,35 %, en tant qu' oxyde a disperser. Le Y 2 0 3 peut etre 
disperse aisement et est un oxyde extremement efficace pour 
ameliorer la resistance a haute temperature. Si sa quantite 
est inferieure a 0,15 %, il peut engendrer une structure 
recristallisee lors du processus d • adoucissement au cours 
du laminage et il en resulte un etat d* anisotropic de 
resistance apres le recuit final. Cependant, si sa quantite 
est superieure a 0,35 %, la temperature de recuit 
necessaire pour obtenir la structure recristallisee devient 
plus elevee et des difficultes sont rencontrees lors du 
travail. Ainsi, la quantite choisie de Y 2 0 3 est de 
preference comprise dans 1' intervalle de 0,15 a 0,35 %. 
Cependant, afin d' obtenir . une gaine presentant une 
excellente resistance aux hautes temperatures sans 
augmenter 1 ■ anisotropic de resistance, la quantite choisie 
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de Y 2 0 3 est' de preference comprise dans 1 1 intervalle de 
0,20 a 0/35 % . 

Pour ameliorer la resistance a haute temperature 
de la gaine de f erro-alliage ferritique decrite ci-dessus 
5 sans provoquer une deterioration considerable de l 1 aptitude 
au travail, et de 1 1 anisotropic .comme dans le cas de la 
dispersion de grains fins d'un oxyde, un ou deux elements 
choisis entre W et Mo peuvent etre ajoutes en une quantite 
de 0,1 a 4 % au total, Dans ce cas, une quantite ajoutee 
10 inferieure a 0,1 % n*a aucun effet sur 1 'addition et une 
quantite superieure a 4 % entrave Inaptitude au travail. 

EXEMPLE 

Une poudre de Y 2 0 3 a ete melangee a une poudre 
de f erro-alliage et le melange resultant a ete broye et 

15 melange dans un broyeur a billes a usure par frottement 
sous atmosphere d 1 argon gazeux. La poudre resultante a ete 
logee hermetiquement dans une capsule en acier doux et, 
apres chauffage a 1150 °C, une tige d 1 alii age ayant un 
diametre exterieur d 1 environ 20 mm a ete fabriquee a un 

20 taux d 1 extrusion egal a 7. Une gaine brute de 18 mm de 
diametre exterieur et 3 mm d'epaisseur a ete formee en 
rognant la tige d'alliage par usinage et a ete soumise a un 
recuit a 1250°C pendant un temps de 30 minutes pour obtenir 
une gaine brute destin^e £ §tre utilisee dans le laminage a 

25 - froid. La composition chimique des trois types de gaines 
brutes ainsi f abriques est presentee sur le Tableau 1 . 

[Tableau 1] 



Alliage 
n° 


Composition chimique (%) (le reste : Fe et impure t^s) 


C 


Si 


Cr 


Mo 


W 


Ti 


Y 2 0 3 


A1 2 0 3 


O 


N 


A 


0,065 


0, 03 


11, 79 




1,94 


0,13 


0,08 




0,119 


0,010 


B 


0, 020 


0,04 


11,64 




2,35 


0,13 


0,23 


0,21 


0,125 


0,007 


C 


0,008 


0,01 


13,03 


1,03 


1,52 


0,38 


0,28 


0,21 


0,135 


0,004 



3 0 En utilisant ces gaines brutes, les laminages a 

froid ® a © et le recuit ont ete repetes suivant le 
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procede represents sur la figure 2, ce qui a donne chacune 
des gaines d'alliage de 7,1 mm de diametre exterieur et 
0,53 mm d'epaisseur. Le laminage a froid a ete effectue en 
utilisant une machine de laminage Pilger a une reduction 
par laminage. de 45 a 48 % en une seule passe. Le recuit 
intermediaire effectue trois fois au cours du procede de 
laminage a ete realise de telle .sorte qu'il soit effectue 
de maniere repetee. a la meme temperature pour chaque gaine, 
et les temperatures choisies etaient egales a quatre 
valeurs, a savoir 1050°C> llOO 0 ^ 1150°C et 1200°C. Les 
operations de recuit final ont toutes ete ef fectuees a la 
meme temperature de 1150 °C, La duree du temps de maturation 
pour le recuit etait egale a 30 minutes dans tous les cas. 
Apres le recuit respectif, des pieces d ! essai ont ete 
chacune decoupees dans la partie marginale des tubes et 
chaque piece a ete soumise a une observation de la section 
longitudinale au microscope. 

Des echantillons des structures microscopiques 
ainsi obtenues sont representes sur les figures 1A a ID, la 
figure 1A representant une structure retablie, la figure IB 
representant une structure recristallisee partielle, la 
figure 1C representant une structure recristallisee et la 
figure ID representant retablie par deformation. La 
relation des structures microscopiques avec la temperature 
de reflux intermediaire est presentee sur le Tableau 2. 
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Comme le montre le Tableau 2, dans le cas ou une 
gaine est fabriquee par des operations repetees de larninage 
a froid et de recuit et la temperature de recuit 
intermediaire atteint 1100°C, une structure recristallisee 
5 et ensuite une structure retablie par deformation se 
forment dans l'alliage A contenant du Y 2 0 3 .en petite 
quantite, lors de la repetition des operations de larninage 
a froid et de recuit. Si la temperature choisie de recuit 
intermediaire est elevee, une structure recristallisee peut 

10 etre finalement obtenue meme si une structure a 
retablissement par deformation se forme au cours du 
larninage. Ainsi, meme dans le cas ou une structure 
recristallisee tend a se former au cours du recuit 
intermediaire, un recuit intermediaire effectue a une 

15 temperature . de 1050°C 7 c'est-a-dire a une temperature 
inferieure a 1100°C, evite la formation d'une structure 
recristallisee, et la structure recristallisee se forme 
seulement apres le recuit final. Cependant, dans le cas de 
I'alliage A coiitenant des oxydes en une petite quantite, 

20 la resistance a haute temperature n'est pas considerable- 
ment amelioree et l'objectif de consolidation n'est pas 
suf f isamment atteint . 

En outre, dans les alliages B et C, qui 
contiennent des oxydes en une plus grande quantite, une 

2 5 structure recristallisee se forme au cours du larninage dans 

le cas ou le recuit intermediaire est effectue a une 
temperature egale ou superieure a 1100 °C / et une structure 
a retablissement par deformation ayant une grande 
anisotropie de resistance se forme apres le recuit final. 

3 0 Si le recuit intermediaire est effectue a une temperature 

de 1050°C, c'est-a-dire une temperature inferieure a 
1100°C, et si le recruit final est . effectue a une 
temperature de 1150°^ c ! est-a-dire une temperature non 
inferieure a 1100°C, une gaine presentant une resistance 
35 suffisamment grande et ayant une structure recristallisee 
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presentant une faible anisotropie de resistance peut etre 
obtenue. 

Un essai a e.te effecting s.ur la rupture en fluage 
contre une pression interne en utilisant deux types de 
gaines fabriques a partir de l'alliage B, c'est-a-dire une 
gaine ayant la structure recristallisee engendree par le 
recuit final et qui a ete soumise au recuit intermediaire a 
une temperature de 1050°C, et une gaine ayant une structure 
retablie par deformation obtenue en effectuant le recuit 
intermediaire a une temperature de 1150°C. L'essai a ete 
effectue a une temperature de 700°C, avec variation de la 
pression interne pour obtenir le temps de rupture. Les 
resultats de mesure sont indiques sur le graphique 
represents sur la figure 3 . 

Le graphique represents sur la figure 3 montre 
que la gaine ayant la structure recristallisee engendree 
par le procede conforme a la presente invention a un temps 
de rupture 10 ou plus de 10 fois superieur a celui d'une 
gaine ayant une structure retablie par deformation. Cet 
effet est obtenu en empechant la formation d' une structure 
recristallisee au cours du laminage, en transformant la 
structure metallique en une structure recristallisee lors 
du recuit final . 

!Le procede de production conforme a la presente 
invention permet d' obtenir une gaine en f erro-alliage 
ferritique consolide avec une dispersion d'oxyde et riche 
en chrome produite par des operations repetees de laminage 
et de recuit, permettant de reduire 1 ! anisotropie de 
resistance dans la direction longitudinale et la direction 
peripherique perpendiculaire a celle-ci et, ainsi, 
d'ameliorer la resistance. En utilisant cette gaine 
d'alliage pour une gaine de combustible d f un reacteur 
surregenerateur utilise dans un environnement tel que celui 
consistant en une forte irradiation avec des neutrons a des 
temperatures elevees, une gaine ayant une excellente 
resistance aux hautes temperatures, en particulier une 
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excellente resistance au fluage contre la pression interne, 
peut etre produite. En consequence, la presente invention 
contribue, fprtement a la realisation d'un reacteur 
surregenerateur pratique. 
5 II va de soi que la presente invention n f a ete 

decrite qu'a titre explicatif , mais nullement limitatif, et 
que de nombreuses modifications peuvent y etre apportees 
sans sortir de son cadre. 
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REVEND I CAT I ONS 

1. Procede pour la production d'une gaine en 
ferro-alliage : ferritique consolide avec une dispersion 
d'oxyde et contenant du chrome, caracterisl en ce qu'il 
comprend les etapes consist ant : 

a fabriquer une gaine brute par frittage mixte 
d'une poudre metallique et d'une poudre d'oxyde et; lors de 
la production d'une gaine ayant la forme desiree par des 
operations repetees de laminage a froid et de recuit trois 
ou plus de trois fois au total, a effectuer chacune des 
operations de laminage a froid a une reduction par laminage 
egale ou superieure a 30 %, le recuit au cours du laminage 
<§tant effectue a une temperature inferieure a 1100°C, et le 
recuit final etant effectue a une temperature egale ou 
superieure a 1100°C. 

2. Procede pour la production d'une gaine en 
ferro-alliage ferritique consolide" avec une dispersion 
d'oxyde et contenant du chrome suivant la revendication 1, 
caracterise en ce que le ferro-alliage contient, en 
pourcentage en poids, 11 a 15 % de Cr, 0,1 a 1 % de Ti et 
0,15 a 0,35 % de Y 2 0 3 . 

3. Procede pour la production d'une gaine en 
ferro-alliage ferritique consolid<§ avec une dispersion 
d'oxyde et contenant du chrome suivant la revendication 1, 
caracterise en ce que le ferro-alliage contient, en 
pourcentage en poids, 11 a 15 % de Cr, 0,1 a 1 % de Ti, 0,1 
a 4 % d'un ou deux des elements consistant en W et Mo, et 
0, 15 a 0,35 % de Y 2 0 3 . 
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FIG. 2 
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FIG. 3 
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